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Stufenkombinierte industrielle dynamisch-chemische Herstellung von 
strukturierten Diamantsystemen ( SD ) aus hybriden Kohlenstoffphasen. 
(I>5^namicS®hemiGal-H^ - ^jSHD ) 

Stithworti^D^nam^ (DCHD) 

Anmelder: Chem..Ing.(FH) Christa Sthonefeld, Heinrich-Zillc-Weg 2, 52S11 Geilenkirchen 
Erfinder: Chem.-lng.(FH) Christa Schonefeld 
Datum der ersttn Eiurcithuug: 21,01>1999 

<ENTWURF> 

1. Technisches Gebiet / Kurzbeschreibung / Kei- und Aufgabenstellung 

Die Erfindung betriflft ein industrielles Veriahren zur stufi^kombinieiten dynamisch-chemischen 

Herstellxing von strukturierten synthetischen Diamanten (SD) aus hybriden Kohlenstoff-Phasen (DCHD - 

Dynamic-Chemical-Hybride-Deposition ). Grundlage bildet dabei ein zentraler technologischer Schritt, der 

in Erganzung mit weiteren und zusat2dichen Stufen vorteilhaft ausgestahet werden kann. 

Das erlBndurigsgemaBe Herstellungsverfehren stellt einen Komplex von industriellen Technologien in 

Teilschritten (Stufen) dar und hat in diesem Technologieverbund nachstehende Zielsetzung und 

Aufgabenstellung: 

• Die groBtechnologische Herstellung vdn Strukturdiamanten in nano- und'ihikroskaligen Kristalitt- imd 
N^Clusterbereichen, 

• die Formieriuig (Deposition) von ^' strukturierten ' Industriediamanten mit neuen 
Herausstellungseigenschaften, 

• die Realisierung einer kontinuierlichen Komplex^Technologie unter effizienten wirtschaftUchen (hohe 
AusstoBraten) , technischen und okologischen Optimalaspekten. 

Grundlage der Erfindung bilden erkundete und in die Praxis umgesetzte physikalische und chemische 
GesetzmaBigkeiten der Diamantkristallbildung nach Martensit-Mechanismen sowie der Bindungsbildung 
von isolierten Kohlenstofi&tomen aus Spender- und Spendermaterialien im Rahmen einer promovieerten 
Hybridisierung unter extremen chemischen sowie kurzzei^hysikalischen Bedingungen stoflBicher 
lonisation. 

2. Stand der Technik 

Anwendung finden gegenwartig zur Diamantherstellung neben statisch-katalytischen Hochtemperatur- 
Druck-, StoBdruck-, physikalischen (PVD)- und chemischen (CVD) sowie kombinierte Verfehren, 
insbespndere^sgri. dynamische Verfahren fur die Erzeugung von dispersen Diamantsystemen, vorwiegend 
Cluster,- die auf der Umsetzungswirkung energierreicher Stoffe und Verbindungen beruhen, insbesondere 
nach: 

• Nature, Vol.333, No. 6172, 2June t988: „©iamonds in detonation soot", Greiner u.a., Los Alamos 
National Laboratory 

• Proc.AIRAPT in.Conf High Pressure Sci.TechnoL 1991:"Synthesis of diamond by explosive methods", 
Vodolaga, B.K. u.a. 

• Diamond Conference 1997, Aug. 3.-5., Edinburgh, Scottland: „Modification and Characterisation of 
Diamand-Nanopowders", Ch.Schonefeld, u.a. 

• Conference of Nanomaterials 1998, Krasnojarsk, ,"Detonation Synthesis of UDD on special Medium", 
Petrov, u.a. 
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Gnmdlaae der oa Veifehren bilden die Gesetzmafiigkeiten, die bei der chemischen Umsetzung von 
S^Se^Sh^^ondensierten Stoffen, vomiegend mit negativer Sauerstoffbtlianz zu verzeidmen smd. 

Sie bestehen im wesentUchen darin, daU der bei einer chemischen Umsetzung ^on Jioch^ergetischen 
sSffe^Ses^rmd durch die G^eratorgas-Reaktion charakterisierte kondensxerte KohlenstofP solchen 
Sgs ^d ^dSingungen ausgesetzt^wird. daO eine Phasenumwandlung m Diamant, vorwxegend 
nach Diffusionsmechanismen erfolgen kann. 

Zu den Haupt^chlichsten Be^^^^^^ 

SX™^aJL^?^e1^ entspUen und ^rj.eitig einwirken 

so^I^r SrSiSuung entsprechender technologischer MaBnahmen z,^ Verhmderung bzw. 
Einschrankung der Phasenriickbildung der dabei stochastisch formierten Diamantsysteme . 

Wesentliche Nachteile dieser Verfehren sind: « /n. ^ ^ <r= d 

Der chemisch^hysikalisch bedingte und unwirtschaftlich germge Prozefi-Output (stochiometnch <- 4 
-6%.bezogenaufdieeffektiveWirkungsmassedeseingesetztenEnergietragers, 
die prozS^bhangige geringe Reinheit der Diamairtphase ( < 98 %; Anteil der kubischen D»amantphase 
t K^SS) S^e gfoBe Massenanteile (<= 48 o/o) von Lonstelit (hexagonale Dtamantphase des 

St^^fl^hnologisch bedingte hohe Anteil von nichtdiamanthaltigen Stoffen md Verbindungen m 
dS pSSrS^S^Emasse nS Anteilen von 70 - 55 %, der -^^'^eirtli^umfimgreiche t^^^^ 
u^dS^Se AufWendungen fiir die Purufikkation und Aufbereitung erforderhch macht sowie 
I a^cSSe vSlend«ng von hochenergetischen Verbindungen als Wirk- und Spendersystem 
mit exDlosiven und insbesondere brisanten Eigenschafken und ^ „ . i^ 

, S^sSe^ geringentechnischen undtechnologischen MogUchkeiten zur Prozefi- und Prodnktgestaltung 
sowie -variation (Parameterdotierung und -clonierung). 




3. G<ca»t»d der ErfnidMl / Bdspidh^ ErtodungsbeachrdbMS / T«hnisch. Offenbaning 

ProzeBsicherheitmitPhasencharakter gewahrleistet wird. 

Die Lasung dieser Aufgabe basiert auf der ^^^^-^^^^tllenstoSi^S^^^ 

Kohienwasserstoffverbindungen mit iiberni^gend ungesattigU« Koh^^^ 

hochenergetischen und kurzzeitlichen chemischen und thermogasdynanuschen 

STzumlinen die Herausbildung von kondensiertem Kohlenstoff ^ochiometosj ui^e^^ 

Anderen. die Koaleszenz bereits formierter bzw. depositionierter ^^^^^^T^^^^^*"^.^^^^^^ 

B^guigen negativer Sauerstoffbilianz des jeweiligen Energietragers mrtiiert und opUmal mi komplexen 

System vollzogen werden kann. 




• 



SeiteVS 




worm: 
MsD 

Di 

Msdmi 



ax 




Emaxsw 



bedeuten. 



die Masse der erzeugten Struktur-Diamanten (SD) in ME (Masseeinheiten). 
.derDepositionierungs-Koeffizieat der jeweiligenTechnologie'Stufe i = 1,2,3. 



dei^maxirnale Bilduhgs»rteil-v<m SD im Bestand^der dynamich>«hemisdien Reak- 
tibnssprodukte 4slSchibmettischeF Wei^^^ 

, «die»InBere .Energie der dynamisch^e^^ 
ter vmd reflektierter StoBweUeafronten (Zentrum und Wandungea des Reaktionsvolu 

mens) 



• • • if«-«5^«tt D, kann dimensiooslose Zahlenwerte in Bereichen von 1,0 bis 10,92 

Diamanten bestinttnen. 

3.1 Kombinations^HersteUungsstufe i = l (»» = ^) ^.„„..„„^„ 
3.1.1 Technisch-technologischeAnfangs-undRandbeduigungen 

. Technische Verfugbarkeit eines ' geschlossenen Hochcbuc^^^ 

technologischeGnindvoraussetzungmit Festigkeitswerten: Pdyn >- lO'bar . lu seK. 

^al^owi? mit verfugbaren technologi^^^ 

• Geometrische AbmaBe des HDR : „ u xv,«<4..««cHirke 

- R / H mod 4 - 6 , ( R - innerer Radius, H - Wandungsdicke ) 

. L/Hmod 8,6-9,2 ,(L-Lange) 
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Anmerkung: Die Bezeichnung mod (Abkuramg des Wortes MODUS oder im Plural MODI) ist ein in 
der Analogic- und Ahnlichkekstheorie klassifizierter BegrifF und beschreibt eine nicht geometrische 
Ahnlichkeitsfunktion, d.h. ein Objekt oder ein ProzeB sind sich nicht in einem geometrischem Verhaltnis 
ahnlich (z.B.: die AbmaBe eines Koipers im Verhaltnis 1 : 2, oder 1 : 3 usw.) sondem in einem MODUS, 
der wiederum eine exakte mathematische Fimktion (in der Regel eine e?q)onentielle Fxmktion) darstelk. Im 
vorliegenden Falle ist der Analogiemodus : mod = A . f ( exp 6134,8 / Emaxsw ), wobei A der sgn. 
Modusfaktor darstellt. 



• Verfiigbarkeit chemisch reiner Energietrager- und KohlenstofFspendermaterialien in kondensierter 
Phase (Z.B.: 1,3,6 - Tri-Nito-Toluol, \iO <= -74 %) / Trimethylentrinitramin, ^O <= - 21,6 %) o 50 / 
50. 

• Geometrie der Energietragerkombination: Analog-Modus = mod - HDR 

• Eimsustellende Prozeflparameter und -bedingungen: 

- Druckplateau im Chem-Peack: P>==20-30 Gpa 

- Temperaturplateau im Chem-Peack: T >= 4000 K 

- Lange des P / T - Plateaus: t <= 3 . 10"^ sek. 

- Reaktionsgeschwindigkeit / StoBwellenfront: D >= 8,32 . 10^ m / sek. 
Atmospharischer Vorspanndruck: Patm <= -0,6Mpa 

- Ineitgas-Betiiebsdruck: Pinert <=+ 0,823 Mpa (N2 , CO2, Ar, He, spez. Gemische,...) 

- Reaktionsort: Zentrum HDR (+- 0,00 ) 



3.1.2 ProzeBmechanismen 

• MartOTsit - Kristallbildungsmechanismus mit einher gehender Promovierung ( 2s-e auf p-Niveau) 

• Prozeflergebnis: Msd = / 4,821 % / bei Met = 100 % ( Met - Masse des Energietragers ). 

• Besondere/hervorzuhebende Eigenschaflen : Hydrophile Oberflachen_Charakteristika 
Anmerkung: Der angefiihrte sowie die im weiteren genannten Werte fur Msd drucken das prozen- 

tuale VeAaltnis zur Gesaamtmasse des eingesetzten Energietragers bzw. des KohlenstofiF- 
spendermateria^s aus(z.B.: Masse des Energietragers = 1000 g; Msd = 48,21 g 
bei MsD=/ 4,821 %/, 



3.2 Kombinations-Hersteilungsstufe i = 2 ( Di = 1,625 ) Zentral^OSiS'Techndlogie-Stufe 

3.2.1 Technisch-technologisGhe Anfangs- und Randbedingungen 

• wie Pkt. : 3.1.1; zuziiglich: 

• Einsatzformierung Kuhlmediimi (dest, Wasser / Eis ) in Geometrie - mod HDR 
. Dicke der Kuhlmedium-Ummantelung: Dk= 3 mod HDR / mod Det 

- Alternative: Pinert = +- 0,00 

< 

3.2.2 ProzeDmechanismen 



• Martensit - Kristallbidungsmechanismus, dto. Pkt. : 3 . 1 .2 

• ProzeBergebnis: Msd= / 7, 82%/, dto. 
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• Besomdere/hervorzuhefeende Eigenschaftra : Zwitter-Ionische Oberflachen-Charakteristika 
Beispiel: 

• Volumeh der^Hoch-DmckrReaktionskammer : 1,0 

• Massctdes Energietragers : 0,1 kg 

• Dicke der Kuhlmedium-Ummantelung : >= 30 mm 

• Parameter wie unter 3.1.1 

• ProzeBergebnis : Msd= 7,8 g Strukktur - Diamanten ( SD ) 



3 J. Kombinations-Herstellungsstufe i = 3 (Di = 2^83) 

3.3.1 Technisch-technologische Anfangs- und Randbedingungen 

• wie Pkt.: 3.1.1 ; zuziigiich: 

• Einsatz^keines Inertgases, sondera eines Tragergemisches, bestehend aus Athylen / Butan / Propan im 
Volumettverhaltnis 20 / 40 / 40. 

3.3.2 PrpzeBmechanismen 

• . Martensit ^^^ristallbildimgsmechanismus mit Promovierung*und^Hybridisienmg 

• ProzeBergebnis: 'MsD =/ 12,4^ 

• Besondere/hervorzuhebende Eigenschafken : Schwach ausgebildete hydrophobe Oberflachen- 
Chaiakteristika 



3.4 Kombinations-Herstellungsstufe i = 4 (Di = 6^83) 
3.4.1 Technisch-technologische Anfangs- und Randbedingungen 

• wie Pkt,: 3.1.1; zuziiglich: 

• Ummantelung des Energietragers mit flussigen organischen Kohlenstofif-Spendersystemen 
aliphatischen Reihe, wie Grenzkohlenwasserstoffe sowie ein- und mehrwertige Alk< 
(Ethylenglycol, u.a. ): 

Dicke der Ummantelung vor der Kuhlmediumvorlage : Dm = 3 mod HDR / mod Det 
- Masse des ?Kohlenstoff-Spendersystems entsprechend Formel / 2 / in Gramm ( g ): 



72/ 



100 - A(%) 



Met 



- Masse des Energietragers 
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A(%) - %-Anteil des Kohlenstoffspenders im Gesamtsystem (Masse Energietrager + Masse 
Kohlenstofi&pender ) 

13,8 <A(%)< 15,1 

3.4,2 ProzeBmechaanismen 

• Martensit - Kristallbildungsmechanismus mit ausschlieOlicher Hybridisierung 

• ProzeQergebnis: Msd= /31,6%/, dto. 

• Besondere/hervorzuhebende Eigenschaften : Hydrophobe Oberflachen--Charakteristika 



3.5 Kombinationns-Herstellungsstufe i = 5 ( Di = 10,917 ) 

3.5.1 Technisch-technologische Anfangs- und Randbedingungen 

• wie Pkt.: 3.4.1; abanderlich: 

• Ummantelung des Energietragers mit flussigen organischen KohlenstoflF-Spendersj^men der Reihe 
Ungesattigte Alkohole ( Propargyl-Alkohol, Allylalkohol) sowie aromatische Verbindungen ( Benzol; 
Nitrobenzol; Acetonitril). 

Ummaiiteliingsgeometrie, dto. Pkt.: 3.4.1 
- Masse des Kohlenstoff-Spendersystems nach Formel 111, bei 

12,8 <A(%)< 17,3 

3.5.2 ProzeOmechanismen 

• Maitensit-Kristallbildungsmechanismus mit ausschlieBlicher Hybridisierung 

• ProzeQergebnis: Msd = / 52,4 % /, dto. 

• Besondere/hervorzuhebende Eigenschaften : Stark hydrophobe (polare) Oberflachen-Charakteristike 



Beispiel: 

• Volumen des Hoch-Dnick-Reaktor : 1,0 m^ 

• Masse des Energietragers : 100 g 

• Masse des Kohlenstoff-Spendersystems : >= 17,65 g (nach Formel / 2 / ), bei A = 15 % 

• Eingesetztes Kohlenstoff-Spendersystem : Aceto - Nitril (technisch rein ) 

• Dicke der Energietrager-Ummantelung : >= 30 mm Aceto-Nitril (plus) >= 30 mm H2O 

• Parameter wie 3.1.1 

• ProzeJJergebnis : Msd = 52,4 g Struktur - Diamanten 
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6 K6mbinat^ons?Hel;stal^ngsstufe i = 6 ( Di = I*' ) 
6,1 Techriisctetcchrtblogischc Aiifaa^^ 

WilB Pkt. : 3 . L l^^abanderlich: 

Ummantelung des Energietragers. mit einer wassrigen Slurry ( 5 < H2O % < 8 ) von SD 
(Kompaktierungstrager)derTechnologie-Stufen 3.1 - 3..5 : 
Masse der Kompaktierungstrager : Mp = 1,35 Met 

- Ummantelungsgeometrie wie Pkt.: 3 .4. 1 

.6.2 Prozefimechanismen 

Diffusions- und Maitensrt-Kristallbildungsmechanismus mit Promovierungen 

ProzeBergebnis: / >= 50 % / polykristalline Strukturdiamantensysteme bezogen auf 100 % - Masse^der 
eingesetzten Kompaktierungstrager . 

Besondere/hervorzuhebende Eigenschaflen : Feste sp^ - Ploykristall-Strukturen mit zwitteiionischen 
Oberflacheneigenschaften in Groflenbereichen: 

- Kristallit-Durehmesser : 5-15 nm 

- Polyfcristall-Durdunesser : 1 20 ixm 



1. \;oiteil^e'*der Epfindung 

» Verfugbarkeit einer wirtschafdichen und effizienten Technologie fur die industrielle und kontinuierlidie 
Herstellung von monokristallinen und polykristallinen Struktur-Diamanten fur technisch-mdustnelle 

Massenanwendungen. . j- xr u- 

• Die Kem- bzw. Zentralstufe der voUegenden Technologie bildet dabei die Kombmations- 
Herstellungsstufe gemafi Punkt 3.2 mit den Kemparametem : i = 2 bei Di - 1,625 . Damit 1st 

nachstehendes gewahrleistet: . , . • ua «^™« 

. Basistechnologie fur die Erzeugung von SD mit zwitterionischen Oberflacheneigenschaften sowie 

fur 

- die Herstellung von polykristallinen Diamant-Strukturen. 

. Durch Variation der teehnologisehen und technischen Anfengs- und Randparameter 1st damit die 
industrielle Herstellung von Stniktur-Diamanten mit unterschiedUehsten (gewunschten dotierten) 
System- und EinzeleigensGhafken sowie mit. -okonomisch eiferderlichen Ausbeuten.moghch. 

• ETOichimg feffektiver^t6dmologischer -P^ 50 %,-sbezogen auf die Masse der 
eingesetzten Energietrager. u «.r u 

• Moglichkeit der technisch-industriellen Herstellung von Stniktur-Diamanten unter wurtschaftlich 
effezienten Gesichtspunkten mit 100.%ger Reinheit der kubischen Diamant-Phase sowie mit neuen und 
dotierten Eigenschaften (Anlage: Datenblatt - Spezifikation ). 



# 
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5. Patentansprfiche 

EiBeben sich aus den dargestellten Vorteilen, aus der dargesteUten Abhilfe gegenuber den Nachteilen des 
Standes der Technik, aus den beschriebenen technologischen Verfehrensschritten aus der Grundlage einer 
Neuen Zentral- /Basis-Technologie sowie aus den eingesetzten Tiager- und Spendersystemen, dm 
gewonnen Eikenntnissen ub^ die chemisch-physikalischen Bildungsmechamsmen und bezogen auf die 
Morphologie und die Spezifik der herstellbaran Struktor-Diamanten in mono- und polykiistalliner 
Modifikadon. 







Modifikiatjor&farbe 


irdunkeiibfsf heXIgrau^bzwjigeibllch 


Phas0nant6iltli9iamant 


98 *^;00t% 1(111)50/37 


= 2 01 


<omform '«nfionolcfistaliiny@lustai 


ogival^bzw. blockig isometrisch 


' > ^^AAltilrHctflilin 
4 *|JUiy lUloiollll 1 


ogivai bzw. blockig isometrisch 


KomunQSOaratcn •monoKnsiaiun/wiusier 


5 - 20.000 


nm 


-polykristallin 


50-50.000 


nm 


Schuttdichte, mittlere 


0.4 


g/cm^ 


Dictite, pyicrometrische 


3.42 


g/cm^ 


Obarfiachfi SD62ifisch6 


200 - 350 


m^/g 


MaynoiisierDaiKofi, spez. 


< 4 X 10 


m / Kg 


ZBta-Potential 


- !□ / + lO 


mv 


Bestandteile, unveitrennbar 


^ 0 


OA 


Anteile, fiiichtige 


< o 


To 


Beimengungen 












<2.0 


% 


Sautfrstoff 


5<10.0 


.% 


Eisen 


> . < 0.1 


% 


Calcium 


*-^0.4 




Aluminium 


W03 


% 


Kupfer 




% 


Sllizlum 


- < 0.4 


;% 


^BIei 


0^002 




Antlmon 


< 0.001 


% 


Kailum 


<0.08 


% 


wamnekonduktivitat 


1300-2100 


W/mK 


Themiodiffusitat 


7.0-11.0 


cm* / s 


Ausdehnungskoeffizient, linear 


1,1-3.6x10^ 


/K 


Oxidationstemperatur a.d. Luft 


>400 


•c 


Qraphitisiemngstemperatur in Vakuum 


1100-1250 


°C 
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